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0 Aminomethyiheterocyclen. 

0 Aminomethylheterocyclen der allgemeinen Fonnel (1). 
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CH3-C-CH3 




(1) 



m:h-,-n< 



in welcher „ ^ ^ _ k^^a.^ 

R R' R2 und X die in der Beschreibung angegebene Bedeutung haben. .^^^^ ..^^ iu,. verwen- 

deren SMureadditionssalze. geometrische und optische Isomere und Isomerengem.sche und .hre Verwen 

ore^u:n'A*;^rr;^^^^^^^^^^^ Ponne. (!) ..nnen nac. Analog— n .ergestellt warden, so 
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z.B. indem man geeignete Heterocyclen mit geeigneten Aminen umsetzt und gegebenenfalls so erhaltliche 
erfindungsgema/Je Verbindungen weiter umsetzt mit geeigneten Alkyllerungsmitteln und gegebenenfalls an- 
schlieflend eine Saure addiert Oder eine physikalische Trennmethode anschlleiSt. 
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Amlnomethylheterocyclen 



Die Erfindung betrifft neue Animomethylheterocyclen. mehrere Verfahren zu ihrer Herstellung sowie ihre 

'''^ST.Z^''^:T^^^^ .eispie.sweise das 3-.so.utv.-2- 

methy.-i;i-prer^inyTrnethy.)-dioxolan Oder das 2-Methy..2-nony.-4.di-n-buty.aminomethy.d.oxo.an. fung- 

.engenl^nd K^zentrationen n.cht in a..en Anwendungsbereichen vol.ig zufriedenste..end. 
Es wurden neue Aminomethy.heterocyclen der ai.gemeinen Forme. (I). 



10 



ts 



20 



2S 



30 



35 




( I ) 



in welcher 

X fGr Sauerstoff oder Schwefe. steht 



Tun6 gemelnsam mit derr, Stickstoffatom. an welches sie gebunden sind. fOr f^^^'^^f ^''^ 
substJiirrten gesattigten Heterocyclus stehen. der gegebenenfa..s wertere Heteroatome entl^atten kann. 

.som^engShe u^^^^^^^ Zusammensatzung vorliegen. Sowoh. die re.nen Isomeren a.s auch d.e 



I 

40 CH3-C-CH3 



45 



( I ) 



so 



in welcher 

1 1 wTsTrsto^i;^^^^^^ gegebenenfalls substituiertes Cyc.ohexy. oder Pheny. steht und 
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Oder fiir jeweils gegebenenfalls substituiertes CycioalkylalkyI, Cycloalkyl. Aralkyt. Aralkenyl oder Aryf stehen 
Oder 

und R2 gemeinsam mit dem Stickstoffatom. an welches sie gebunden sind. fur einen gegebenenfalls 
substituierten gesattigten Heterocyclus stehen. der gegebenenfalls weitere Heteroatome enthalten kann. 
sowie deren pflansenvertragliche Saureadditionssaize erhalt. wenn man 
(a) substituierte Heterocyclen der Forme! (II). 



to 



75 




(II) 



in welcher 

R und X die oben angegebene Bedeutung haben und 

fur eine eiektronenanziehende Abgangsgruppe steht, 
mit Aminen der Forme* (III), 



pi 

H-N< ^ (III) 
r2 



30 



35 



in welcher 

Ri und R2 die oben angegebene Bedeutung haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmitteis und gegebenenfalls in Gegenwart eines 
Saurebindemitteis umsetzt. oder wenn man 

(b) die nach Verfahren (a) erhaltlichen Aminomethylheterocyclen der Forme! (fa). 



CHg-C-CHg 



40 




45 
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50 



in welcher 

R. R^ und X die oben angegebene Bedeutung haben. 
mit Alkyiierungsmittein der Forme! (IV). 

R2~t.E2 (IV) 



in welcher 

R2 ' fur Aikyl. Alkenyl. Alkinyl. Alkoxyaikyl. DialkoxyalkyI, Hydroxyalkyl. Hydroxyalkoxyalkyl. Alkoxycarbony- 
55 iaikyi, Dioxolanylaikyl. Oioxanylalkyi. OxoianylalkyI oder fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Cycloalky- 
lalkyL Cycloalkyl. Aralkyi oder Aralkenyl steht und 
£2 fur eine elektronenanziehende Abgangsgruppe steht, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmitteis und gegebenenfalls In Gegenwart eines 
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S.urebindemitte.s u.sem und gegebenanfa..3 ansch.ie^end sine S.ure addiert oder eine physiKalische 
'"Th^rrh wuTde glnden. da. die ne.en Aminomethy.heterocyc.en der allgemeinen Forme. (I) eine 

Wirkung gegen Schadlinge. insbesondere gegen piiziiche f^jj^f "X'SteSoc^^ der allgemeinen Formel 
Oberraschender^eise zeigen die erfindungsgemaflen ^^'""'^f ^'"^l^^ Aminomethyldioxo- 
,> eine bessere ^-^^^f das 

0 ""T. 'iungsgemaBen Aminomethy.heterocyCen sind durch die Formel (.) a.igemein deflniert. Bevor- 
zugt sind Verbindungen der Formel (I), bei welchen 

X fQr Sauerstoff Oder Schwefel steht. Kohlanstoffatomen Oder fur jeweiis 

mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen. Alkenyl m,t 3 b<s 8 •^^J^'^"^!^"^^;* mit ieweils 1 bis 6 

n.en. Hydroxyaiky. mit 2 bis 6 ^^^o'^'-n^f^^'--^ T^SS^s^JaZT^^^^r^^eJ. Alkylteilen. fOr 
Kohlenstoffatomen oder HydroxyalkoxyalkyI m^l 2 geradkettiges Oder 

,0 Alkoxycarbonyialkyl mit 1 ''i^ ^ Kohlenstoffatomen ,e A^^^^^ i ^ Kohlenstoffatomen Im 

25 Substituenten jeweiis infrage kommen: Haloaenaikvl oder Halogenalkoxy mit jeweiis 

Halogen, jeweiis S-^f ^^^^s Halogenatomen: 

1 bis 4 Kohlenstoffatomen und gegebenentaiis i ois a gi«^. „-.--hiecian im Arvtteii substituiertes 
auflerdem fOr jeweiis gegebenenfalls einfach bis {"^J^^j;,-^^^^^^^^^^ bis zu 

Arylalkyl. Arylalkenyl oder Aryl mit jeweiis 6 b.s ^''^^'^l^^^Z'^^ als Arylsubsti- 

30 6 Kohlenstoffatomen im geradkettlgen Oder ^^^2^'^;;.^^^^^^^^^ verzweigt^ Alkyl. 

tuenten jeweiis Infrage kommen: Halogen. ^^ytTln^nSJl^r AlS^^^ oder AlkoximinoalkyI mit 

^srbTfKors^^^rr^^^^^^^^ ^ - ^ °- 

einfach bis mehrfach. gleich Oder versch.eden ^^^^"^r'^J!'^^^^^^^ Sauerstoff Oder Schwefel 

rr Lrw^r — 

. "^^rrrrrgt^SrVerd^n^^^^^^^^^ O. welchen 

^ Srs^orMe"^^^^^^^^^^^ Cvclohexy, Oder j.nyl steht und ^_ 
und unabhSnglg voneinander jeweiis fUr ^^^^^f^^^.^^^^^^^ i- 
Butyl. n-oder i-Pentyl. '-"^'.^-^^^^^ Ethoxyethyl. Propoxye- 
45 Pentenyl, Propargyl. n-oder .-Butinyl. Hydroxyetnyi. "y°J^ '^I^._^.roDvi Hydroxyethoxyethyl. Dime- 
thyl. Butoxyethyl. Methoxypropyl. Methoxycarbo- 
thoxyethyl. Dimethoxypropyl. .S^^^^^^ "^"P^ 
nylpropyl. ^^^.y^f'^nyirne^^^^^ 

xycarbonylmethyl, Propoxycarbonylehtyl, ^J^^'^^r'y^l i«weils aeaebenenfalls ein-bis fUnffach. gleich 

50 nylmethyl.Dloxanylethyl.Oxolany^ethylOxolarjrle^^^ ^^,^3^ ^.g^, 

r;^T;l::S~e'a, S.c«=«a,on,. an welc^s .e g,bu™.en sind. .Oc einen gege«nan«„s eln- 
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bis dreffach. g(eich oder verschieden substituierten Heterocyclus der Formel 





-N 



Oder — N 

stehen. wobei als Substituenten infrage kommen: Methyl. Ethyl oder Hydroxymethyl. 

Ganz besonders bevorzugt sind Verbindungen der Formel (1), bei welchen 
X fur Sauerstoff oder Schwefel steht. 
R fUr Wasserstoff, Methyl oder Ethyl steht und 

R' und R2 unabhangig voneinander jeweils fUr Wasserstoff. Methyl. Ethyl, n-oder i-Propyl, n-, i-, s-oder t- 
Butyl. n-oder i-Pentyl. n-oder l-Hexyl. Allyl. n-oder i-Butenyl. n-oder l-Pentenyl. Propargyl. n-oder i-8utinyl 
Hydroxyethyl. Hydroxypropyl. Methoxyethyl. Methoxypropyl. Ethoxyethyl. Ethoxypropyl, Hydroxyethoxye^ 
thyl, Dimethoxyethyl. Oiethoxyethyl. Methoxycarbonylmethyl. Methoxycarbonylethyl, Methoxycarbonylpro- 
pyl, Ethoxycarbonylmethyl. Elhoxycarbonylethyl. Ethoxycarbonylethyl, Ethoxycarbonylpropyl, Propoxycar- 
bonylmethyl. Propoxycarbonylethyl. Propoxycarbonylpropyl. Dioxolanylmethyl. Oioxolanylethyl, Dioxanylme- 
thyl, Oxolanylmethyl Oxoianylethyl. Cyclopropylmethyl. DIchlorcyclopropylmethyl. Oimethylcyclopropylme- 
thyl, Oichlordlmethylcyclopropylmethyl. Cyclopentyl. Cyclohexyl oder Cyclohexylmethyl steht oder 
R' und R2 gameinsam mit dem Stickstoffatom. an welches sie gebunden sind. fur einen gegebenenfalls ein- 
bis dreifach, gleich oder verschieden substituierten Heterocyclus der Formel 

? i r I ; -N I Oder 




stehen. 

wobei als Substituenten infrage kommen: Methyl, Ethyl. Hydroxymethyl. 

Halogen bedeutet auch in den Zusammensetzungen Fluor. Chlor, Brom und lod. insbesondere Fluor 

Chlor Oder Brom. wenn nicht anders definiert. 
35 Bevorzugte erfindungsgemafle Verbindungen sind auch Additionsprodukte aus Sauren und denjenigen 

Aminomethylheterocyclen der Formel (I), in denen die Substituenten X. R. R' und R2 die Bedeutungen 

haben. die bereits fur diese Substituenten genannt wurden. 

Zu den Sauren die addiert werden konnen. gehdren vorzugsweise Haiogenwasserstoffsauren. wie z 8 

Chlorwasserstoffsaure und ' Bromwasserstoffsaure, insbesondere Chlorwasserstoffsaure. ferner Phos- 
40 phorsaure, Salpetersaure, mono-, bi-und trifunktionelle Carbonsauren und Hydroxycarbonsauren. wie z.B 

Essigsaure. Maieinsaure. Bemsteinsaure, Fumarsaure. Weinsaure. Zitronensaure. Salicylsaure Sorbinsaure 

und IVlilchsaure. und Sulfonsauren. wie p-Toiuolsuifonsaure und l.5-Naphthalindisulfonsaure und femer 

Saccharin. 

Im einzeinen seien au/3er den bei den Herstellungsbeispielen genannten Verbindungen die folgenden 
45 Aminomethylheterocyclen der attgemeinen Formel (1) genannt: 
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CH3-C-CH3 
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CH- 
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-NH-CH2-CH< 



OCH3 
OCH3 



-NH-CH2-CH 
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-N-CH2-CH 
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-N<: 



CH- 



93^7 



-N-CH2-CH< 



OCH- 



OCH, 



IS 



CH: 



CH3 C2H5 
•N-CH2-CH-CH2-CH3 



20 



CH- 



-N-CH2-CH-CH3 



25 



CH- 



,3 7 

•N-CH2-CH2-0-CH2- 



30 



CH- 



-NH-< > 



35 



CH- 



CH- 



40 



CH- 



C3H7-n 
-N-CH2- 



4S 



50 



55 
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ro 



C2H5 



-N . 0 



CH- 



;s 



C2«5 



CH2-OH 



-N > 



20 



C2H5 



25 



30 



C5H 



35 



40 



2"S 



C2H5 



C2H5 



-NH-CH2-C5CH 
-NH-CH2-CH2-C 
I ^ 

-N-CHj-CSCH 



45 



so 



55 
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CH3 



■N<: 



✓CH2-CH2-OH 
-N>^ CHt 



CH< 



CH- 



CH- 



CH- 



-N< 



CH3 
C2H5 

CH3 



CH- 



C4H9-n 



CH- 



CH3 



C2H5 



C4H9-n 
^H3 



CH 



CH- 



-N. 



✓CH3 



CH2-CH2-<,^ ^ 
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30 



-N< 
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CH- 



-N. 



CH- 



CH- 



15 



CH3 CH3 



CHr 



20 



CH. 



-NH-CH- 




35 



CH- 

•NH-CH— <( ]) 




CH- 



-HN-CH2-CH2 



35 



40 



CH- 



-HN-CH2-CH=CH 



. O 



45 



SO 



•HN-< H > 



CH- 



55 
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R X -N< 

5 ——————————— 




Verwendet man beispielsweise 8-t-eutyl-2-chlormethyl-1 .4<lioxaspiroK5]decan und Piperidin als Aus- 
gangsstoffe, so Ia5t sich der Reaktionsablauf des erfindungsgemaiSen Verfahrens (a) durch das fo/gende 
30 Formelschema darstellen: 




45 9^3 



so 



•HCl 



(Base) 



55 



I 

CH3-C-CH3 




Verwendet man beispielsweise 8-t-8uty!-2-methylaminomethyl-1.4-dioxaspiro[4,5]decan und Allyibromid 
als Ausgangsstoffe. so laflt sich der Reaktionsablauf des erfindungsgemafien Verfahrens (b) durch das 
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folgende Formelschema darstallsn: 



CHg 

CH3-C-CH3 

' + CH2=CH-CH2-Br 




10 0 0 



2-NH-CH3 



>5 



20 



-HBr 



(Base ) 



-> 



25 



CH3-C-CH3 




0^ 0 



CHg 

CH2-CH»CH2 



Die zur DurchfUhrung des erfindungsgemaflen Verfahrens (a) als A"^9^9f°««,'^"°SL R rd X 
ten Heterocvclen sind durch die Formel (11) allgemein deflniert. In dieser Formel (II) stehen R und X 
rorzugsweise S dieVenigen Reste. die bereits im Zusammenhang mit der Be.chreibung der erfindungs- 
qemaflen Stoffe der Formel (I) fOr diese Substituenten genannt wurden. ««„^h«nonfaii, 
T steht vorzugsweise fGr Halogen, insbesondere fOr lod. Chlor oder Brom Oder fUr gegebenenfails 
durch Hatogen wie Ruor. Chlor. Brom Oder lod. substituiertes Alkylsulfonyloxy Oder fOr gef^«;«"^^J ""^^ 
durch Alkyrmii 1 bis 4 Kohlenstoffatomen substituiertes Arylsulfonyioxy. w,e beisp.elswe.se Methansulfony- 
loxy. Trifluormethansulfonyloxy oder p-Toluolsuifonyloxy. „ , rhom 834-835 ri973T) 

Die^substituierten Heterocyclen der Formel (.1) sind bekannt (vgl. z 3 J. orQ- C^^^^^ tl97^I> 
Oder lassen sich in Analogie zu bekannten Verfahren herstellen (vgi. z^B. ^^^^jt';^}'^'^^^'^^^^ 
ri9821- Uebiqs Ann. Chem. 1984. 1298-1301; Z. Naturforsch. B. Anorg. Chem.. Org. Chem. 393-397 
llSoder J oV^ Chem. 51—94-1897 [19861 sowie die Herstellungsbeisplele). beisp.elswe.se wenn man 
allgemein bekannte cyclische Ketone der Formel (V). 



45 



CH3 



R-C— < >=0 (V) 




in weicher 

^ R die oben angegebene Bedeutung hat, 

mit allgemein bekannten Alkoholen der Fomnel (VI). 

HX-CH,- CH .CH,-E3 (Vl) 
OH 

in weicher 

X die oben angegebene Bedeutung hat und 
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Gegenwart eines sauren Katalysators. wie beispielsweise p-Toluo!sulfonsaure. bei Temperaturen zwischen 
40 ^'C und 150 cyclisiert und gegebenenfalls in den Fallen, wo in Formel (VI) fur eine Hydroxygruppe 
steht. in einer 2. Stufe die so erhaltllchen Hydroxymethylheterocyclen der Forme! (VII), 



I 



70 




(VII ) 



^H-,-OH 

in welcher 

X und R die oben angegebene Bedeutung haben. 

mit gegebenenfalls substituierten Aikyl-oder Arylsulfonylhalogeniden der Formel (VIM). 

20 

Z-SO,-Hal (VIII) 
In welcher 

Hal fur Halogen, insbesondere fUr Chlor steht und 
25 Z fur gegebenenfalls durch Halogen, wie Fluor, Chlor. Brom Oder !od substituiertes AlkyI oder fur 
gegebenenfalls durch AikyI mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen substituiertes Aryl, wie insbesondere Methyl. 
Trifluormethyl oder 4-Methylphenyl steht 

gegebenenfalls In Gegenwart eines Verdunnungsmitteis, wie beispielsweise Diethylether, und gegebenen- 
falls in Gegenwart eines Saurebindemittels, wie beispielsweise Pyridin oder Triethylamin. bei Temperaturen 
zwischen - 20 ^'C und + 100 ''C umsetzt. 

Die dabei erhaltlichen geometrischen Isomeren lassen sich entweder als Gemische im erfindungs- 
gemai3en Verfahren (a) weiter umsetzen oder mit ubiichen Trennmethoden (Chromatographie. Kristallisa- 
tion) auftrennen. 

Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaflen Verfahrens (a) weiterhin als Ausgangsstoffe benotigten 
^5 Amine sind durch die Formel (III) allgemein definiert. In dieser Formel (III) stehen und R2 vorzugsweise 
fur diejenigen Reste, die bereits im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemaflen Stoffe 
der Formel (I) fCir diese Substituenten genannt wurden. 

Die Amine der Formel (III) sind allgemein bekannte Verbindungen der organischen Chemie. 

Die zur Durchfuhrung dds erfindungsgemaflen Verfahrens (b) als Ausgangsstoffe benotigten Aminome- 
^ thylheterocyclen sind durch die Formel (la) allgemein definiert. In dieser Formel (la) stehen X. R und R' 
vorzugsweise fur diejenigen Reste. die bereits im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungs- 
gemafien Stoffe der Formel (I) iUr diese Substituenten genannt wurden. 

Die Amtnomethylheterocycien der Formel (la) sind erfindungsgemafle Verbundungen und erhaltllch mit 
Hilfe des erfindungsgemaiSen Verfahrens (a). 
^ Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaflen Verfahrens (b) weiterhin als Ausgangsstoffe benotigten 
Alkylierungsmittei sind durch die Formel (IV) allgemein definiert. In dieser Formel (IV) steht R2"^ vorzugs- 
weise fur jeweiis geradkettiges oder verzweigtes AlkyI mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen, Alkenyl mit 3 bis 8 
Kohlenstoffatomen, Alkinyl mit 3 bis 8 Kohlenstoffatomen. HydroxyalkyI mit 2 bis 6 Kohlenstoffatomen. 
AikoxyalkyI oder DIalkoxyaikyI mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen oder HydroxyalkoxyalkyI mit 2 bis 6 
Kohlenstoffatomen in den einzeinen Alkylteilen, fur Alkoxycarbonylalkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen je 
Alkoxy-bzw. Alkylteil, fur jeweiis geradkettiges oder verzweigtes Dioxolanylalkyl. DioxanylalkyI oder Oxola- 
nylalkyi mit jeweiis 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im Alkylteil, fur jeweiis gegebenenfalls im Cycloaikylteil 
einfach bis mehrfach. gleich oder verschieden substituiertes CycloalkyI oder CycloalkylalkyI mit jeweiis 3 
bis 7 Kohlenstoffatomen im Cycloaikylteil und gegebenenfalls 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im geradkettigen 
55 Oder verzweigten Alkylteil. wobei als Substituenten jeweiis infrage kommen: Halogen, jeweiis geradkettiges 
Oder verzweigtes AlkyI. Alkoxy. Haiogenalkyi oder Halogenalkoxy mit jeweiis i bis 4 Kohlenstoffatomen und 
gegebenenfalls 1 bis 9 gieichen oder verschiedenen Halogenatomen; auflerdem fur jeweiis gegebenenfalls 
einfach bis mehrfach. gleich oder verschieden im Arylteil substituiertes Arylalkyi oder Arylalkenyl mit jeweiis 
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s gageBsnentalls 1 bis 9 gleictien Oder vetschiMenen "a'^a'"'"")!" . ,.e„^, „^aer i-Pentyl. 

pyl. ahoxypropyl. Propoxypropyl. Emo.ycarbonylme- 

Chlor. Brom, Methyl. Ethyl, n-oder i-Propyl. n-. ^'^''^'^^^''^^^^l'^^^^^ Cyclohe- 
,a pymethyl. CyCopropy.ethy.. Cyciopropy.propy.. Cyc.^^^^^^^^^ Cyclopen^. ^fXie^lTslLiertes Benzyl 
xylmethyl Oder fGr jeweils gegebenenfalls ein-bis dreifach. gleicn oaer vers^-i 

oderPhenylethyl.wobeialsSubstituentenjeweils infragekomm^^^^ s-oder t-Butyi Methoxy. Ethoxy. 

r;yr Tr™r^— xirrry;^^^^^^^^^^^^ od. 

20 thoximinomethyl. ... , e.u i «-.^Hor i Prnnvl n- i- s-oder t-Butyi, n-oder i- 

.5 nylmethyl. Elhoxycarbcnylethyl. Dioxa^ylmethyl. Cyclopropyl- 

srrs:r°=ryrr.°:s::^i~^ 

mylcyclopropylm.<hyl. Oycloper«y.. Cyclohaxyl =;[,f"''''^^2 ,der lod od.r fOr le«ells geaabenarv 

si'e^rA^Ts'isrr rprsr3rrr.?=:yro^'M':.';..,,.y.dxy ode, p.™.... 

'""CAlkyllerungsmmel der Fom,.! sind .berrtalls allgemein bekann« Verblrdungen der organi«a..n 

Xylol. Chlorbenzol. Petrolether. Hexan. Cyclohexan. D.chlor^e^d.^. Chlo^^^^^^ ^^^^^ 

- retrr^,r:.^r^rrrcsrr ^^^^^ ~r'%: 

Die erfindungsgemaflen Verfahren (a) und (b) konnen gegeoenenidn;* au r;«nflnwart eines 

« stem »,e beiapfelLlse Wasser/Toluo, "•I- ^^-f .S;"' ^^^^ 

Pt,asentransfed<a« lysatora. durchgeffinn werdea "J^'!^^^ Trimethyl- 

Tetfabutylammoniwmiodid. Te«abut,lammon...nl«m,d T^^^^ 

CJC-alKylan-n^onlumchlortd. 01ben«ld,n>ethy^»nmon«^mrrem^^^ TnX^benrylamZriumchlorld 
„ r rXbel^y^tr^l^S au^:^. ^.e ^Z^^L. V^Krer. .a, .nd ,b, 
*"'AS"S^rSe';^rtro^-~-,r«nd.„g^^^^^^^^ 
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entsprechendem Uberschufl gleichzeitig als Saurebindemittel einzusetzen. 

Die Reaktionstemperaturen kdnnen bei der Durchfuhrung der erfindungsgemaflen Verfahren (a) und (b) 
in einem grofleren Bereich variiert werden. Im allgemeinen arbeitet man bei Temperaturen zwischen > 20 
'C und + 200 'C. vorzugsweise bei Temperaturen zwischen 80 'C und + 180 °C. 

Die erfindungsgemaflen Verfahren (a) und (b) werden im allgemeinen bei Normaldruck durchgefuhrt Es 
1st iedoch auch mdgiich unter erhdhtem Druck im Sereich zwischen 1 und 10 atm zu arbeiten Die 
Arbeitsweise unter erhohtem Druck empfiehit sich insbesondere. wenn ein oder mehrere Reaktionsteilneh- 
mer bei Normaldruck und der erforderlichen Reaktionstemperatur gasformig vorliegen. 

Zur OurchfOhrung des erfindungsgemaflen Verfahrens (a) setzt man pro Mol an substituiertem Hetero- 
cyclus der Formel (11) im allgemeinen 1.0 bis 10,0 Mol. vorzugsweise 1.0 bis 5.0 Mol an Amin der Formel 
(ill) und gegebenenfalls 1.0 bis lO.O Mol. vorzugsweise 1.0 bis 5.0 Mol an Saurebindemittel. und 
gegebenenfalls 0,1 bis 1,0 Mol an Phasentransferkatalysator ein. 

Zu Durchfuhrung des erfindungsgemaflen Verfahrens (b) setzt man pro Mol an Aminomethylheterocyc- 
lus der Formel (la) im allgemeinen r.O bis 5.0 Mol, vorzugsweise 1.0. bis 2.0 Mol an Aikylierungsmittel der 
/s Formel (IV) und 1.0 bis 5.0 Mol. vorzugsweise 1,0 bis 2.0 Mol an Saurebindemittel. und gegebenenfalls 0 1 
bis 1 ,0 Mol an Phasentransferkatalysator ein. 

Die ReaktionsdurchfOhrung. Aufarbeitung und Isolierung der Reaktionsprodukte der Formel (I) erfolat in 
beiden Fallen nach ubiichen Methoden. 

Zur Herstellung von Saureadditionssalzen der Verbindungen der Formel (I) kommen vorzugsweise 
20 folgende Sauren infrage: Halogenwasserstoffsauren. wie z.B. Chlorwasserstoffsaure und Bromwasser- 
stoffsaure. insbesondere Chlorwasserstoffsaure. ferner Phosphorsaure. SalpetersSure. Schwefelsaure 
mono-, bi-und tn-funktionelle Carbonsauren und Hydroxycarbonsauren, wie z.B. Essigsaure Maleinsaure' 
Bemsteinsaure. Fumarsaure. Weinsaure, Zitronensaure. Salicylsaure. Sorbinsaure. Milchsa'ure. und Sul- 
fonsauren. wie z.B. p-ToluolsulfonsSure und i .5-Naphthalindisulfonsaure und auflerdem Saccharin 
25 Die Saureadditionssalz© der Veriaindungen der Formel (I) kdnnen in einfacher Weise nach Ubiichen 
Salzbildungsmethoden, wie z.B. durch LSsen einer Verbindung der Formel (I) in einem geeigneten inerten 
Losungsmittel und Hinzufugen der SSure. wie z.B. Chlorwasserstoffsaure. erhalten werden und in bekannter 
Weise. 2.B. durch Abfiltrieren, isoliert und gegebenenfalls durch Waschen mit einem inerten organischen 
Losungsmittel gereinigt werden. 

Die erfindungsgemaflen Wirkstoffe weisen eine starke Wirkung gegen Schadlinge auf und kdnnen zur 
Bekampfung von unerwunschtan Schadorganismen praktisch eingesetzt werden. Die Wirkstoffe sind fur den 
Gebrauch u.a. als Pflanzenschutzmittel insbesondere als Fungizide geeignet. 

Fungizide Mittel im Pflanzenschutz werden eingesetzt zur BekSmpfung von Plasmodiophoromycetes. 
Oomycetes. Chytri diomycetes. Zygomycetes. Ascomycetes, Basidiomycetes. Deuteromycetes. 

Beispielhaft aber nicht begrenzend seien einige Erreger von pilzlichen Erkrankungen, die unter die oben 
aufgezahlten Oberbegriffe fallen, genannt: 
Pythium-Arten. wie beispielsweise Pythium ultimum; 
Phytophthora-Arten. wie beispielsweise Phytophthora infestans; 

Pseudoperonospora-Arten. wie beispielsweise Pseudoperonospora humuli oder Pseudoperonospora cuben- 

40 sis; 

Plasmopara-Arten. wie beispielsweise Plasmopara viticola; 

Peronospora-Arten. wie beispielsweise Peronospora pisi Oder P. brassicae; 

Eryslphe-Arten, wie beispielsweise Erysiphe graminis; 

Sphaerotheca-Arten. wie beispielsweise Sphaerotheca fuliginea; 
45 Podosphaera-Arten, wie beispielsweise Podosphaera feucotricha; 

Venturia-Arten, wie beispielsweise Venturia inaequaiis; 

Pyrenophora-Aften. wie beispielsweise Pyrenophora teres Oder P. graminea 

(Konidienform: Drechsiera. Syn: Helminthosporium); 

Cochiiobolus-Arten, wie beispielsweise Cochliobolus sativus 
50 (Konidienform: Drechslera. Syn: Helminthosporium); 

Uromyces-Arten, wie beispielsweise Uromyces appendicuiatus; 

Puccinia-Arten» wie beispielsweise Puccinia recondita; 

Tilletia-Arten. wie beispielsweise Tilletia caries; 

Ustilago-Arten. wie beispielsweise Ustilago nuda Oder Ustilago avenae; 
55 Pellicularia-Arten. wie beispielsweise Pellicularia sasakii; 
Pyricularia-Arten. wie beispielsweise Pyricularia oryzae; 
Fusarium-Arten. wie beispielsweise Fusarium culmorum; 
Botrytis-Arten, wie beispielsweise Sotrytis cinerea; 

3NS0OCID: <EP_0BBie42A1JL> ^ 
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Septoria-Arten, wie beispielsweise Septoria nodorum: 

Leptosphaeria-Arten. wie beispielsweise Leptosphaeria nodorum: 

Cercospora-Arten, wie beispielsweise Cercospora canescens: 

Aiternaria-Arten. wie beispielsweise Alternaria brassicae: ^^^^i^^e 

algen KLentraBoneo 9rl«.bt ein6 Sel^andlung .oa obenrdisch.n Pllan.,nte.len. «r Pflanz-und SaMgut 

- sbrrirJir r^n-- ^^^^^^^^^^^ 

nassige Losungsmittel kommen im wesentlichen in Frage. Aromaten. wie ^y'°'' chlorethvlene 
ne. ^hlorierte Aromaten Oder chlorierte aliphatische Ko^^'^^^t'^ ^^T pflTe z f Erd^^^^^^ 
ode Methylenchlorid. aliphatische Kohlenwasserstoffe. wie Cydohexan Oder P.^f?^' ^'^^^L^^^^^^ 

wfa srj^ahl. KokJuaachalan. MalsKolbeo und ™a«stengat ala Bn^gia u^^^^^^ 

SrXSSte S=u«onate so»ie 6w«h,drolyaa»-. als Oap^rglem-lttel kommen ,n Frage: z.B. Ugnin- 
""'t^Snrrn^T^'r^r^'ngen Ha«ml«el wie Ca,bo,„me«yk:e.uk.ae. na.ar«=ne und ayn™ 

sche Farbstoffe. wie Alizarin-. Azo-und Metallphthalocyaninfarbstoffe und Spurennahrstoffe w.e Saize 
, ^'-rF^l'latngr ^nTrn^^^^^^^^^ — 

"''oieT*dXgrm'ir*^^^^ konnen In dan Fom,uller.ngen in "'-=>^ 

Jiy.„ .„,Li.n »ie Funqlzlde. Inaakdzide. Akanzlde und Herbizide aow„ ,n M,achungan m,t 



Wirkstoffen vorliegen wie Fungizide. 
DOngemitteIn und Wachstumsreguiatoren. H!=r=...« hnraiteten Anwen- 

Die Wirkstoffe konnen als solche. in Form ihrer Formulierungen Oder den "^^^^^^^^^^^^^ ^^^J^^^ 

dungsformen wie gebrauchsfertige ^^sungen, S.spensioaen S,^^^^ 

cstsuhemittel und Granulate angewendet werden. Die Anwendung geschieht in ubiicher weise, z.o. a 
Grofn JSspStzen!TersprOhen. Verstreuen. VerstSuben. Verschaumen. Bestreichen usw.. Es ist femer 
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moglich. die Wirkstoffe nach dem Ultra-Low-Volume-Verfahren auszubringen Oder die Wirkstoffzubereitung 
Oder den Wirkstoff selbst in den Boden zu injizieren. Es kann auch das Saatgut der Pflanzen behandelt 
werden. 

Bei der Behandiung von Pflanzenteilen kdnnen die Wirkstoffkonzentrationen in den Anwendungsformen 
s rn einem grdfleren Bereich variiert werden. Sie liegen im aiigenneinen zwischen 1 und 0.0001 Gew -% 
vorzugsweise zwischen 0,5 und 0.001 %. 

Bei der Saatgutbeliandiung werden im allgemeinen Wirkstoff mengen von 0,001 bis 50 g je Kiiogramm 
Saatgut. vorzugsweise O.Oi bis 10 g benotigt. 

Bei Behandiung des Sodens sind Wirkstoffkonzentrationen von 0,00001 bis 0,1 Gew.-% vorzugsweise 
10 von 0,0001 bis 0.02 % am Wirkungsort erforderlich. 

HersteHunqsbeispiele 
/5 Beispiel 1 : 
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(Verfahren a) 




12,3 g (0,05 Mol) 8-t-Butyl-2-chiormethyl-1.4<lioxaspiro[4.5]decan (cis-trans-Gemisch) und 23 g (0.2 
Mol) cis.2.6-Dimethylmorpholin werden zusammen 15 Stunden bei 130 " C geruhrt. Zur Aufarbeitung gibt 
man 100 ml Essigester zur erkalteten Reaktionsmischung. wascht funfmal mit jeweils 50 ml Wasser 
35 trocknet uber Natriumsulfat und entfernt das Losungsmittel im Vakuum. 

Man erhalt 15.8 g (97 % der Theorie) an 8-t-Buty|.2-(2.6-dimethylmorpholin^yl-methyl)-l.4-dioxaspiro- 
[4.5] decan als 01 vom Brechungsindex n^o : i,4756, welches laut gaschromatographischer Analyse 
ubemiegend als cis/cis-und cis/trans-Oiastereomerengemisch vorliegt 
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Beispiel IM: 




" lOOg (0,648 MOD 4.t.Butylcyclohexanon. 143,2 g (1.296 Mol) 3.Chlor-1,2-propand.ol und 12.3 g (00648 
MOD p-?oLlsulfonsaure -erden in l 1 Toluol 15 Stunden uber einem Wasaerabschetder ^™ 
erh tzt Das erkaltete Reaktionsgemlsch wird funfmal mitiewelis 300 f ^^^^^^^f ""^^^^^^^^ 
qencarbonatlosung gewaschen. (iber Natriumsulfat getrocknet und im Vakuum vom L<5sungsm.ttel befreit 
Man erialt 159^ g (99 % der Theorie) an 8-t-8utyl.2-ch!orm6thyl-1.4-dioxasp.ro(4.5]decan vom Bre- 
'° chungslndex ngO : 1.4774. welches laut gaschromatographischer Analyse und Protonenkemresonanzspek- 
trum als cis-trans-<55:45)-Qemisch voriiegt. 

in enTsprechender Weise und gemafl den ailgemeinen Angaben zur Herstellung erhalt man d>e 
folgenden Aminomethylheterocycien der ailgemeinen Fomiel (I): 
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( I ) 



JS 



Bsp 
Nr. 



X R 



-N< 



physikalische 
Ei gens chaf ten 



20 



2 0 CH-, -N > 



35 



3 0 CHo -N 0 



n^O : 1 ,4833 
D 



30 



CH- 



4 0 CHo -N > 



35 



CH- 



40 



5 0 CH, -N > 



CH- 



n^O : 1 ,4767 
O 
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•N< 



phys ikal i sche 
Ei genschaf ten 



N> 



n20 : 1 ,4867 
D 



n^O: 1 ,4856 
D 



■NH- 



n^O; 1 ,4861 
0 



•NH-CH2-CH(CH3)2 



n^O; 1 ,4916 
D 



-NH-CH2-CH(CH3)2 



n^O; 1 ,5298 
D 



^CH3 
0 

CHg 



n20: 1 ,5012 
0 



-N 



CH3 



Fp. 43<'C 
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Bsp. X 
Nr . 



physikal i sche 
Eigenschaf ten 



13 S CUr 



Fp. 48*' C 



JO 



14 S CH3 -NH-(CH2)3-0C2H5 n^O; 1,4959 



CH- 



15 0 CHg -NH-Hf H 




n^O; 1,4872 



30 



CH- 



16 0 CH« -NH-< H 



n^O; 1,4872 
O 



17 O CHr 




H >--CH. 



n^O; 1,4808 



18 0 



C2H5 



-N 



n20: 1,4851 



40 



19 0 



C2H5 



CH- 



n^O; 1,4814 



45 



20 0 C2H5 



■O 



n^O; 1,4886 
D 



so. 



ss 



21 0 



C2H5 




CH- 



n^O; 1,4793 
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Bsp 
Nr. 



■N< 



phys ikal isch 
Eigenschaf t en 



22 



C^Hi 



2"5 



-N 0 



n^O; 1,4847 
0 



23 



CoHi 



2"5 



^CH3 
•N 0 



n^O: 1,4785 
D 



24 



CH- 



-NH-CH- 



n^O. 1,5088 
D 



25 



CH- 




n^O; 1,5088 
D 



26 



n^O; 1,4858 
D 



27 



CH- 



CH- 



n^Q: 1,4874 
D 



28 



CH- 



-N 



,CH3 
0 

'CH3 



n20: 1,4329 
0 
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Fp. 37-48° C 
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Bsp. X 
Nr. 



-N< 



physikal ische 
Eigenschaf t en 



w 



30 



<:i>- -c3" 



n^O; 1,4993 



;5 



31 



H 




•N O 



CH- 



n^O; 1,4958 
O 



20 



32 



-N 



n^O; 1,4660 
D 



25 33 O CH3 



•NH-(CH2)3-0C2H5 n^O : 1,4700 



JO 



34 



CH. 



•NH-CH2-CH(C2H5 )2 n^O : 1,4672 



35 



35 



CH- 



-N 



^H2-CH2-0H 



"CH<CH3)2 



n^O; 1,4757 
0 



40 



36 



CH. 



-N 



"C2H5 



n^O; 1,4662 
O 



46 



37 



•(CH2)3-CH3 



n^O; 1,4653 



so 



38 



-N 



^H3 



n^O: 1,4663 
D 
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phys ikal i sche 
Eig nschaften 



39 



CH- 



-N 



•(CH2)3-CH3 



n^O; 1,4649 
0 



10 



IS 



20 



40 



41 



42 



CH- 



CH3 -N-CH2 



H 



CH. 





^^^2^5 
-NH-(CH2)2-<^CH3 



n20: 1,5079 



n2°: 1,4893 
D 



n^O; 1,4692 
D 



25 



43 O CH3 -NH-CH3 



Kp. 116-120**C/ 
0 , 9 mm 



30 



44 



CH- 



-N 



_^2"5 
•(CH2)2"C"3 



n^O; 1,4662 
0 



35 ^2^5 
45 0 (CH3)3C-CH5- -N^ 

C2H5 



n20. 1,4733 
0 



40 



46 



2"5 



-N 



^2^5 



*C2Hs 



n^O; 1,4651 
D 



45 



47 



CH- 



-NH-C 




n^O; 1,5050 
O 



50 



55 
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so 
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Bsp, X "R 
Nr. 



physikal ische 
Ei gens chaf ten 



48 



49 



•N-CH2-CH=CH- 




CH3 -NH-CH2-CH2 




^ n20: 1,5254 



^ n20: 1,5123 



IS 



20 



50 



CH- 



CHr 



CH- 




H 



25 51 



CH- 



CH 



3. 




-NH-CH— < H 



n^Q; 1,4836 
D 



30 



52 0 C2H5 




H 



nfO: 1,4871 
D 



3S 



53 



C2H5 




CH- 



H 



n^O; 1,4838 
0 



40 



OH 



54 



CH- 



-N(CH2-CH-CH3)2 



n20: 1,4788 
D 



4S 



55 



C2H5 -NH-(CH2)2-0CH3 



n^O; 1,4720 



BNSIX3CID: <EP asS1842A1 I : 



28 



0 281 842 



-N< 



phyaikal isch 
Eigenschaft n 



C2H5 -NH-(CH2)3-CH3 



n^O; 1,4708 
D 



CH3 -N-(CH2)2 




Kp. 157«C 



CH3 



CH3 CH3 
•N 




CH3 CH3 



-N C 




CH3 



_^^H2-CHCC2H,)2 ^20^ ,.4706 
""CH2-COOCH3 ° 



CH- 



.(CH2)3-0C2H5 
•(CH2)2-CH3 



n^O: 1,4647 
D 



CH- 



-N 




X CH3-(CH2)ii 
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70 



;s 



20 



25 



30 



35 
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SO 
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X R physikalisch 

Eig nschaften 



Nr. 



r2 



CH3 

67 0 CH3 -NH— <^ H 



69 



74 




X CH3-(CH2)ii-<~J>~S03H 



68 0 CH3 



X CH3-(CH2)ii-\_V^°3H 



^(CH2)3-CH3 
CHg -N ^ ^ ^ Kp. 136° C 

'^(CH2)3-CH3 



^(CH2)3-CH3 

70 0 C2H5 V ^ n20, 1,4713 

^CH2-C0OCH3 " 

71 0 CH3 -N^ 2 ^ n20: 1,4651 

^(CH2)2-CH3 ° 

C2H5 

73 O C2H5 -N^ ^ ^ n20: 1,4687 

(CH2) 2"^^3 



^H2-CH2-0CH3 
CH3 -N:7 ^ ^ n20: 1,4659 

C2H5 
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Bsp* X R Ri 



70 



IS 



20 



25 



30 



35 



40 



r2 



CH3 



so 



C2H5 



physikal ische 



-N< _ Eigenschaf ten 



5 

75 S CH3 -N^ ^ 



n^: 1,4988 



76 s CH3 -N 0 Fp. sr-sr^c 



77 S CH3 -NH-CH2-CH ^ ^ n20: 1,4016 



D 



^8 S CH3 -nh-Zh) ^H-xWn 4,2-4,4 

3,0-3,1 

2,7-2,9 

79 S CH3 -NH-CH2~(T^ n20. 1,50S8 



80 S CH3 -NH-CH2-CH n20: 1,4870 

OC2H5 D 

CH3 



3 -\ 7 H-NMR V 4,6-4,9 (m) 

3,5-4,1 (m) 



45 

82 S CH3 -N^^ ^0 '■h-NMrH 4, 6-4, 9 (m) 

* 4,05-4,1 (m) 

3,05-3,8 (m) 



55 



~ Q281842A1 t > 



32 



0 281 842 



Bsp « X 
Nr. 



phys ikal i sche 
Eigenschaf ben 



10 



83 



CH. 




""h-NMR*^. 4, 6-4, 9 (m) 
3, 6-4, 05 (ra) 



's 84 



20 85 



CHr 



CH- 



-NH-CH2-CH 

C2H5 




-NH— ( H 



25 



^H-NMR \ 4, 6-4, 8 (m) 
3, 5-3, 7 (m) 
3,1-3,3 (m) 
2,7-2,9 (m), 

''h-NMR'^^ 4,6-4 ,8 (m) 
• 3,1-3,6(m) 
2,7-2,9 (m) 



30 



3S 



40 



86 



87 



CH. 



CH< 




-NH-CHg—C H 



-NH-CH2-CH 

""OC2H5 



^ 4, 6-4, 8 (m) 
• 3,5-3,7 (m) 
3,0-3,3 (m) 
2,7-2,9 (m) 



^H-MNR } 4,95-5,05 (rn) 
• 4,6-4,8 (m) 
3,5-3,9 (m), 
3, 1-3, 5 (m) 



•IS 



88 



C2H5 



CH- 



n^O; 1,5058 
D 



50 



55 
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Bsp. X R physikali sche 

Nr. -N< Eigenschaf ten 



r2 



^CH3 



89 S CgHg -N^ > n20: 1,5027 

^CH3 



90 S C2H5 -N 0 n^O; 1,5027 



'CH3 



91 S C2H5 -N- CCH2)2-CH3 : 1,5027 



CH. 



:-0 



OC2H5 



C2H5 



^C2Hs 

92 S C2H5 -NH-CH2-CH n20: 1.4906 



93 S C2H5 -NH-(CH2)3-0C2H5 n^O : 1,4969 



94 S C2H5 -hffl-CH2~- \H y n^O: 1,5099 

95 S C2H5 -NH-CH2-CH n20; 1,4958 



96 S C2H5 -N^ j> 1h-NMR*1 4, 6-4, 9 (m) 

3,6-4,0(m) 



^ >CH3 

97 S C2H5 '\_) ^H-NMR*.^ 4,6-4,9 



CH3 



3,5-3,9 
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physikal ische 
Eig nschaften 



98 



2"5 



•N 0 

CH3 



^H-NMR*^ :4,6- 
4,9 (m) ; 
4,1-4,3 (m); 
3,5-3,9 (m); 
3,0-3,25 (m) . 



99 



C2H5 



/(CH2)2-CH3 




1 *^ 

4,6-4,9 (m) 
4,3-4,5 (m) 
3,1-3,9 (m) 



100 



101 



C2H5 NH-CHgCH^ 



2"S 



•OC2H5 




-NH-(CH2)3-0-C2H5 



3,15-3,9 (m) J 
4,6-4,8 (m); 
4,95-5,05 (m) 



4,6-4,8 (m); 
3,1-3,7 <m). 



102 



C2H5 



-NH-CH2 




H 




4,5-4,8 (m); 
3,5-3,75 <m)J 
3,0-3,25 (m); 
2,7-2,9 (m) ; 



35 



0 281 842 



Bsp. X 
Nr. 



physikalische 
Cigenschaf ten 



to 



103 S 



104 0 



C2H5 



C2H5 



-NH-CHg-CH 



•N 



CH. 



4,6-4,8 (m); 
3,5-3,75 (m); 
3,1-3,3 (ai) . 



n^O; 1,4802 
O 



20 



25 



105 0 H 



CH. 

■0' 



n^O; 1,4759 



CH. 



30 



106 O H 



-N O 



CH. 



n^O; 1,4750 



107 O C2Hg 



-N 



^(CH2)2- CH3 



CH. 



n^O; 1,4760 
O 



40 



108 O H -NH-CH2-CH(C2H5)2 



n^O; 1,4666 



4S 



109 O H -NH(CH2)3-0C2H5 



n^O; 1,4678 



50 



110 o 



H 



-NH-CHg— ( H 




n^O; 1 ,4836 
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Bsp . X 
Nr. 



■N< 



phys ikal i scha 
Eig nschaften 



111 0 



H 



-NH-CH2-CH(CH3)2 ^2° ! 1,4643 



112 0 C2H5 -N 



^(CH2)2-C"3 




n^O; 1,5226 
D 



113 S H 



CH- 

CHr 



n^O; 1,4900 
D 



114 S 



CH3 



n^O; 1,5000 
0 



115 S 



116 S H 



/(CH2)2-CH3 



•N 



CH- 



-NH-(CH2)30C2H5 



n^O; 1,5030 
O 



n^O; 1,4913 
D 



117 S H 



-NH-CH2-CH(C2H5)2 ' 1.4910 
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Bsp. X R physikalische 

Nr» -N< Eigenschaft n 

r2 



CH3 

113 S H -n' n20: 1,5179 



BNS0OCID:^_Q28ie42A1 I > 



■0 

CH3 




75 ^^^qn-^^H 



119 0 H -NH-(CH2)3-0C2H5 n^O : 1,5058 

20 




^(CH2)2-CH3 

120 S H -M n20: 1,5260 



D 




2- « 



121 S H -NH(CH2)30C2Hs n^O • 1,5318 




122 S H -NH-CH2-CH(C2H5)2 n^O : 1,5272 



38 
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-N^ Eigenschaf ten 



Nr . 



r2 



128 




CH3 



123 0 H -NH-< H ) n20i 1,4808 



124 S H -NH-CH2XJI/ "d°' 



^H-NMR 1: 4,5-4,6 (iti) 

125 0 H -NH-CH2-\ 4,0-4, Km) 

3, 6-3, 7 (m) 
3,3-3,5 (m) 




X CH3-(CH2)ii-<>-S03k 




126 0 CH3 -NH-CH2 



n^O; 1,4812 
O 





127 S < hV -N > n20: 1.5198 



CH3 



n2°: 1,5065 
0 



CH3 



C«3 



129 S < H 




-N .0 n20: 1.5147 

CH3 



39 



Bsp. X R 
Nr. 
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phys ikal i sche 
Eigenschaf ten 



130 



w 




H 



•NH-CHg-CH^ 



2"5 



n^O. 1,5033 
O 



131 



132 S < H 




H 




-NH-CHg— \ H 





-NH— \ H 



n^O; 1,5186 
0 



n^O: 1,5242 



30 



133 S < H 



35 





H 



n20: 1,5189 
O 



30 



134 S < H 



3S 




-N 




^H-NMR*^ : 4,6-4 ,8 (m) 
3,0-3,7 (m) 



40 



135 



^CH- 

G> -0" 



CH- 



''h-NMR*^ : 4,5-4,7 (m) 
2,7-3,7 (xn) 



45 



136 



so 




H 



CH3 




^H-NMR^: 4,6-4,9 (m) 
4,1-4,3 (m) 
3,0-3,9 (m) 



S5 
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Bsp. X 
Nr. 



-N< 



phys ikal i sche 
Ei gens chaf ten 



137 



(^1^^ — -NH-CH2-CH 



H-NMR ^ : 4, 6-4, 7 (m) 
3,5-3,6 (m) 
2,7-3,3 (m) 



138 




H 



-NH-CH 



2 




H 



: 4, 6-4, 7 (m) 
3,5-3,7 (III) 
2,7-3,3 (iti) 



139 S 




140 S 



H 




H 




H 




^H-NMR^ : 4, 6-4, 8 (m) 
3,1-3,6 (m) 
2,7-2,9 (in) 



H-NMR^ : 4 ,6-4 ,8 (m) 
3,1-3,6 (m) 
2,7-2,9 (m) 



141 



H 



-NH-CH2-CH<0C2H5)2 n^O : 1,4120 



142 



CHr 



-N-CH2-< ^ I 



I 

CH 



n^O; 1,505Q 
O 



143 



-N-CH2-/^ 



2«5 



n^O; 1,4803 
0 
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Bsp. X R 
Nr. 



•N< 



phys ikal ische 
Ei gens chaf ten 



144 O H 




n^^: 1,480 
D 



15 



145 O H 



n^O; 1,479 



20 



146 O H 



-N O 



n^O; 1,482 



25 



147 O CHr 




n^O: 1,484 
O 



30 



148 O CHf 



-NH-CH. 



n^O; 1,5221 
O 



35 



149 O CH- 



CH2-CSCH 



n^O; 1,4924 
D 



40 



150 S CHr 



-NH-CH. 



n^O: 1,5070 
O 



45 



50 



SS 



151 S CH-: 




-NH— < H 



CH^ 



n^O: 1,5030 
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Bsp 
Nr. 



physikalische 
Eigenschaf tan 



152 0 CH< 



CHg-CSCH 

CH3 




n^O; 1,4915 



153 S CH- 



-N 



CH 



n^O: 1,5131 
0 



154 O CH. 



155 O 



H 



-NH-C(CH3)3 
-NH-C<CH3)3 



n20: 1,4686 



n^O; 1,4632 
0 



156 S CH. 



-N 



CH 



n^O; 1,5079 
O 



157 S CH- 



-N 



^2"5 



CH 



n^O; 1,5052 
D 



158 S CH3 . -NH-C(CH3)3 



Fp. 68°-72°C 



159 S 



H 



-o 



n^O; 1,5030 
O 



160 S 



H 



-N 0 



n^O; 1,508 
O 
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Bsp* X R 
Nr. 



-N< 



phys ikal i sche 
Eigenschaf ten 



10 



161 S H 



CH^ 



X 0 NH 



»5 



162 S H 



CHr 



n^O; 1,501 
0 



163 S 



C2H5 



-N 




n^Q; 1.507 



25 



1*64 S 



C2H5 



•0 



n20. 1.511 



30 



165 S 



C2H5 




CH- 



-NH— < H 



n^O; 1.503 



40 



166 S C2H5 -NH-CH 



n^O; 1.501 
0 



167 O C2H5 



-NH-CH 



n^O; 1,484 
D 
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Bsp 
Nr. 



-N< 



physikal i sche 
Eigenschaf t en 



168 S H 



o 



n^O; 1,501 
D 



169 0 CH. 



CH2-CH(C2H5)2 



n^O*. 1,4674 



170 0 CH- 



-IK 



.<CH2)2'CH3 



CH" 
CH3 




n^Oj 1.5043 
D 



171 



•NH-C 

CH3 




n^O; 1.5088 
0 



172 0 -CH2-C(CH3)3 -NH-CH3 



Kp. 140«C/ 
0 . 5 mbar 



173 0 -CH2-C(CH3)3 -NH-C2H5 



Kp. 143-145^ C/ 
0 . 5 mbar 



174 0 




H 



-NH-CH3 



Kp. 172*>C/ 
0.9 mbar 



175 0 




H 



-NH-C2H5 



Kp. 173*' C/ 
0.7 nxbar 



45 



to 



20 



25 



30 



05 



40 



45 
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Bsp. X R physikalische 

Nr ♦ -N^ Eigenschaf t en 



r2 




176 0 — < H > -N>^ n^Oj 1.4898 

(CH2)2-CH3 ° 

177 0 — ( H > -nC^^"^ n^O: 1.4893 




,5 (CH2)3-CH3 



178 O — < H > -nC^^ ^ n^O; 1.4885 




( ) 2"CH3 
2 5 

179 O — ( H > -N^ n^O: 1.4874 




( CH2 ) 3-CH3 



D 



180 O -CH2-C(CH3)3 -N^ n^O : 1.4722 

(CH2)2-CH3 ° 



✓CH3 

181 O -CH2-C(CH3)3 -N^ nJO : 1.4728 

(CH2)3-CH3 D 



182 O -CH2-C(CH3)3 -M^ n^O : 1.4732 

(CH2)2-CH3 D 

183 O -CH2-C(CH3)3 -H^ n^O : 1.4726 

(CH2)3-CH3 D 



55 



BNSOOaO: -*£P Oe81842A1 l.> 



46 



0 281 842 



Bsp 
Nr. 



-N< 



phys ikal i sch 
Eigenschaft n 



184 



CH3 -NH-(CH2)2-CH3 n^O ; 1.4684 



18S 0 -CH2-C(CH3)3 



CH- 



CH- 



n^Oj 1.4831 
0 

(Di astarao- 
mer A) 



186 0 



CH- 



Fp. 68-70* C 
(Diasterso- 
mer A) 



187 0 




H 



CHr 
CH- 



n^O. 1.4959 
D 

(Diastereo- 
mer B) 



188 0 



CH- 



^H2-COOC2H5 



CH2-CH(C2H5)2 



i20: 1.4668 



189 0 



CHr 



(CH2)3-OC2H5 



n20: 1.4656 
0 
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Anwendungsbeispiele 

Im den folgenden Anwendungsbeispiel wurden die nachstehend aufgefuhrten Verbindungen ais Ver- 
gleichsubstanzen eingesetzt: 



CH 



3xs^^^H2 - CH ( CH3 ) 2 

(A) 




"^H2-N 



2-Isobutyl-2-mGthyl-4-( l-piperidinylmethyl ) -1 ,3-dioxolan 
und 



I L /CH2)3-CH3 (B) 

^H2-N< 

( CH2 ^ 3 " 

2-Methyl-2-nonyl -4-di-n-butylaminomethyl-l , 3-d i 0x0 Ian 



(beide bekannt aus EP 97 822) » 

Beispiei A 

Pyrenophora teres-Test (Gerste) / protektiv 

Losungsmittel: 100 Gewichtsteile Dimethylformamid 
Emulgator: 0,25 Gewichtsteile Alkylarylpolyglykolether 

2ur Hersteilung einer zweckmafligen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Gewichtsteii Wirkstoff mit 
den angegebeneh Mengen Losungsmittel und Ennulgator und verdunnt das Konzentrat mit Wasser auf die 
gewunschte Konzentration. 

^ Zur Prijfung auf protektive Wirksamkeit bespruht man junge Pflanzen mit der Wirkstoffzubereitung 
taufeucht. Nach Abtrocknen des Spritzbelages werden die Pflanzen mit einer Konidiensuspension von 
Pyrenophora teres bespruht. Die Pflanzen verbieiben 48 Stunden bei 20 ' C und 100 % reiativer 
Luftfeuchtigkeit in einer Inkubationskabine. 

Die Pflanzen werden in einem Gewachshaus bei einer Temperatur von ca. 20 und einer reiativen 
50 Luftfeuchtigkeit von ca. 80 % aufgestellt. 

7 Tage nach der Inokulation erfolgt die Auswertung. 

Eine deutliche Uberlegenheit in der Wirksamkeit gegenuber dem Stand der Technik zeigen bei diesem 
Test z.B. die Verbindungen gemafl den Herstellungsbeispielen: 1 , 2, 3, 4. 5, 6, 7 und 3. 

55 
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m 



Anspriiche 



1, Aminomethyiheterocyclen der allgemeinen Formel (I), 



R 



CH3-C-CH3 




(I) 



^H2-N< 




in welcher 

X fur Sauerstoff Oder Schwefel steht. 

fl fur Wasserstoff. AlkyI, Oder fUr jeweiis gegebenenfalls substituiertes Cyciohexyl oder Phenyl steht und 
Ri und R2 unabhangig voneinander jeweiis fCr Wasserstoff, Alkyl. Alkenyl. Alkinyl. AikoxyalkyI, Dialkoxyai- 
kyl, Hydroxyaikyl. Hydroxyalkoxyalkyi. Alkoxycarbanytaikyl, Oioxolanylalkyl, Dioxanylalkyi. OxolanyfalkyI 
Oder fOr jeweiis gegebenenfalls substituiertes CycioalkylalkyI, CycloaikyI, Aralkyl. Aralkenyl Oder Aryl stehen 
Oder 

und R2 gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an welches sle gebunden sind. fQr einen gegebenenfalls 
substituierten gesattigten Heterocycius stehen, der gegebenenfalls weitere Heteroatome enthaiten kann. 
deren SSureadditionssalze, deren geometrische und optische Isomere und Isomerengemische. 

2. Aminomethyiheterocyclen gemSfl Anspruch 1 , wobei in der Forme! (I) 
X fur Sauerstoff Oder Schwefel steht, 

R fur Wasserstoff. fur geradkettiges Oder verzweigtes Alkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen oder fQr jeweiis 
gegebenenfalls ein-bis dreifach. glelch oder verschieden durch Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen 
und/oder Halogen substituiertes Phenyl oder Cyciohexyl steht und 

Ri und R2 unabhangig voneinander jeweiis fOr Wasserstoff; fUr jeweiis geradkettiges Oder verzweigtes Alkyl 
mit 1 bis 12 Kohlenstoffatomen. Alkenyl mit 3 bis 8 Kohlenstoffatomen. Alkinyt mit 3 bis 8 Kohlenstoffato- 
men, Hydroxyaikyl mit 2 bis 6 Kohlenstoffatomen, AlkoxyaikyI oder DIalkoxyalkyI mit jeweiis 1 bis 6 
Kohlenstoffatomen oder Hydroxyalkoxyalkyi mit 2 bis 6 Kohlenstoffatomen in den einzelnen Alkyiteilen. fOr 
AlkoxycarbanylalkyI mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen je Alkoxy-bzw. Alkylteil, fOr jeweiis geradkettiges oder 
verzweigtes Dioxolanyiaikyi, Oioxanylalkyi oder Oxolanylalkyi mit jeweiis 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im 
Alkylteil oder fUr jeweiis gegebenenfalls in Cylcioalkyteil einfach bis mehrfach. gleich oder verschieden 
substituiertes CycioalkyI oder CycioalkylalkyI mit jeweiis 3 bis 7 Kohlenstoffatomen im Cycloalkylteil und 
gegebenenfalls 1 bis 4 Kohlenstoffatomen im geradkettigen oder verzweigten Alkylteil stehen. wobei ais 
Substituenten jeweiis infrage kommen: 

Halogen, jeweiis geradkettiges oder verzweigtes Alkyl, Alkoxy, Haiogenalkyi oder Halogenalkoxy mit jeweiis 
1 bis 4 Kohlenstoffatomen und gegebenenfalls 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen; 
aufierdem fUr jeweiis geg^enenfails einfach bis mehrfach. gleich oder verschieden im Aryltei! substituiertes 
Arylalkyi, Arylalkenyl oder Aryl mit jeweiis 8 bis 10 Kohlenstoffatomen im Aryiteil und gegebenenfalls bis zu 
6 Kohlenstoffatomen im geradkettigen oder verzweigten Aikyi-bzw. Alkenylteil stehen. wobei als Arylsubsti- 
tuenten jeweiis infrage kommen: 

Halogen. Cyano. Nitro. jeweiis geradkettiges oder verzweigtes Alkyl. Alkoxy. Alkylthio. Haiogenalkyi. 
Halogenalkoxy. Halogenalkyithio, Alkoxycarbonyl oder AlkoximinoalkyI mit jeweiis 1 bis 4 Kohlenstoffatomen 
in den einzelnen Alkyiteilen und gegebenenfalls 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen oder 
R' und R2 gemeinsam mit den Stickstoffatom. an welches sie gebunden sind. fUr einen gegebenenfalls 
einfach bis mehrfach. gleich oder verschieden substituierten, gesattigten 5-bis 7-gliedrigen Heterocycius 
stehen, der gegebenenfalls ein weiteres Heteroatom. insbesondere Stickstoff, Sauerstoff oder Schwefel 
enthaiten kann. wobei als Substituenten infrage kommen: jeweiis geradkettiges oder verzweigtes Alkyl oder 
Hydroxyaikyl mit jeweiis 1 bis 4 Kohlenstoffatomen. 

deren Saureadditionssalze. deren geometrische und optische Isomere und Isomerengemische. 



49 



0 281 342 



3. Aminomethyiheterocyclen gemai3 Anspruch 1, wobei in der Forme! (I) 
X fur Sauerstoff Oder Schwefe! steht. 

R fur Wasserstoff. Methyl. Ethyl, Neopentyf, Cyclohexyl Oder Phenyl steht und 

R» und R2 unabhangig voneinander jeweiis fur Wasserstoff, Methyl. £thyl. n-oder i-Propyl, n-, i-. s-oder t- 
5 Butyl, n-oder i-Pentyl. n-oder l-Hexyl, n-oder i-Heptyl, n-oder i-OctyK Allyl. n-oder i-8utenyK n-oder i- 
Pentenyl. Propargyl. n-oder l-Butinyl. Hydroxyethyl. Hydroxypropyl, Methoxyethyi. Ethoxyethyl, Propoxye- 
thyi, Butoxyethyl. Methoxypropyl. Ethoxypropyl, Propoxypropyl. Butoxypropyl, Hydroxyethoxyethyl. Dime- 
thoxyethyl, Oimethoxypropyi, Diethoxyethyl. Methoxycarbanyimethyl, Methoxycarbanylethyi. Methoxycarba- 
nylpropyl. Ethoxycarbanylmethyl. Elhoxycarbanylethyl. Ethoxycarbanyiethyl. Ethoxycarbanylpropyl. Propo- 
10 xycarbanylmethyl. Propoxycarbanylethyl. Propoxycarbanylpropyl. Oioxolanylmethyl, Dioxolanylethyl. Oloxa- 
nylmethyl. Dioxanylethyl. Oxolanylmethyi, Oxolanylethyl, fur jeweiis gegebenenfails ein-bis fCinffach, gleich 
Oder verschleden durch Fluor, Chlor. Brom. Methyl, Ethyl, n-oder i-Propyl. n-. t-, s-und/oder t-Butyl 
substituiertes Cyciopropyl. Cyclopropylmethyl. Cyclopropyiethyl. Cyclopropylpropyi. Cyclopentyl. Cyclope- 
ntylmethyl. Cyclohexyl Oder Cyclohexylmethyl oder fur jeweiis gegebenenfalis ein-bis dreifach. gleich oder 
75 verschieden substituiertes Phenyl. Benzyl Oder Phenyiethyl steht. wobei als Substituenten jeweiis infrage 
kommen: Fluor. Chior. Brom. Cyano. Nitro, Methyl, Ethyl, n-oder i-Propyl. n-, i-. s-oder t-Butyl. Methoxy. 
Ethoxy, Methylthio. Trifluormethyl, Trifluormethoxy. Trifluormethyithio, Methoxycarbonyl. Ethoxycarbonyl 
Oder Methoximinomethyl Oder 

Ri und R2 gemeinsam mit dem Stickstoffatom. an welches sie gebunden sind, fur einen gegebe nenfalls 
20 ein-bis dreifach. gleich oder verschieden substituierten Heterocyclus der Formel 



25 



30 



■O 




Oder — N 




stehen. wobei als Substituenten infrage kommen: Methyl. Ethyl oder Hydroxymethyl, deren 
Saureadditionssaize. deren geometrische und optische Isomere und deren Isomerengemische. 

4. Ammomethylheterocyclen gemai3 Anspruch 1. wobei in der Formel (I) 
X fur Sauerstoff oder Schwefei steht. 
^® R fur Wasserstoff. Methyl oder Ethyl steht und R^ und R2 unabhangig voneinander jeweiis fur Wasserstoff. 
Methyl, Ethyl, n-oder I-Propyl. n-. s-oder t-Butyl, n-oder i-PentyU n-oder i-Hexyi. Ally!, n-oder i-Butenyl. n- 
oder i-Pentenyl, Propargyl. n-oder i-Butinyl, Hydroxyethyl, Hydroxy propyl, Methoxyethyi, Methoxy propyl, 
Ethoxyethyl. Ethoxypropyl. -Hydroxyethoxyethyl. Dimethoxyethyi. Diethoxyethyl. Methoxycarbanyimethyl, 
Methoxycarbanylethyi. Methoxy carbanyipropy I, Ethoxycarbanyl methyl. Ethoxycarbanylethyl. Ethoxycarba- 
nylethyl. Ethoxycarbanyipropyl Propoxycarbanylmethyl. Propoxycarbanylethyl, Propoxycarbanylpropyl. Oio- 
xolanylmethyl, Dioxolanylethyl. Dioxanylmethyl. Dioxanylethyi. Oxoianyimethyl. Oxolanylethyl. Cyclopropyl- 
methyl. Dichlorcyclopropyimethyl. Dimethylcyciopropylmethyl, Dichlordimethylcyciopropylmethyl, Cyciope- 
ntyl, Cyclohexyl oder Cyclohexylmethyl steht oder 

Ri und R2 gemeinsam mit dem Stickstoffatom. an welches sie gebunden sind. fur einen gegebenenfalis ein- 
bis dreifach. gleich oder verschieden substituierten Heterocyclus der Formel 



50 




stehen. 

wobei als Substituenten infrage kommen: Methyl. Ethyl, Hydroxymethyl, deren Saureadditionssalze. 
deren geometrische und optische Isomere und deren Isomerengemische. 
55 5. Verfahren zur Herstellung von Aminomethyiheterocyclen der allgemeinen Formel (I). 
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1 



5 



10 




(I) 



in welcher 

X fCr Sauerstoff Oder Schwefel steht 

R fur Wasserstoff, AlkyI Oder fCr jeweils gegebenenfalls substituiertes Cyclohexyi oder Phenyl steht und 
Ri und R2 unabhangig voneinander jeweils fOr Wasserstoff. Alkyl. Alkenyi, Alkinyl. Alkoxyalkyl. Diaikoxyal- 
kyl. Hydroxyalkyl. HydroxyalkoxyaikyI, AlkoxycarbanylaikyK Dioxoianylalkyl. Dioxanylalkyi, OxolanylalkyI 
Oder fQr jeweils gegebenenfalls substituiertes CycloalkylalkyI, Cycloalkyl. Aralkyl. Araikenyl Oder Aryi stehen 
Oder 

R^ und R2 gemelnsam mit dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fOr elnen gegebenenfalls 
substituierten gesattigten Heterocycius stehen, der gegebenenfalls weitere Heteroatome enthalten kann, 
sowie deren Saureadditionssalze. deren geometrische und optische Isomere und Isomerengemische, 
dadurch gekennzeichnet daQ man 
(a) substituierte Heterocycien der Formel (II), 



R 




(II) 



in welcher 

R und X die oben angegebene Bedeutung haben und 

fUr eine elektronenanziehende Abgangsgruppe steht 
mit Aminen der Formel (III). 



45 



,1- 



H-N< 



(III) 



in welcher 

Ri und R2 die oben angegebene Bedeutung haben, 
so gegebenenfalls in Gegenwart eines VerdUnnungsmittels und gegebenenfalls in Gegenwart 
Saurebindemittels umsetzt, Oder 

(b) die nach Verfahren (a) erhaltlichen Aminomethylheterocyclen der Formel (ia). 
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5 




( la) 



10 



■x:h2-nh-r 



in welcher 

R, und X die oben angegebene Bedeutung haben, 
mit Alkylierungsmittein der Formel (IV). 



R2 '.£2 (IV) 
in welcher 

R2"^ fur Alkyl. Alkenyi, Alkinyl, Alkoxyaikyi. DIalkoxyaikyi. HydroxyaikyI, Hydroxyalkoxyalkyi, Alkoxycarbany- 
lalkyl, DioxolanylaikyI, Dioxanylaikyi. Oxolanylalkyi Oder fiir jeweils gegebenenfails substituiertes Cycfoalky- 
lalkyi, Cycloalkyl, AralkyI oder Aralkenyl steht und 
£2 fur eine elektronenanziehende Abgangsgruppe steht, 

gegebenenfails in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebenenfails in Gegenwart eines 
Saurebindemittels umsetzt und gegebenenfails anschlieflend eine Saure addiert Oder eine physikalische 
Trennmethode anschlieflt. 

6. Schadlingsbekampfungsmittei, gekennzeichnet durch einen Gehalt an mindestens einem Aminome- 
thylheterocyclus der Forme! (I) nach den Anspruchen 1 und 5. 

7. Verwendung von Aminomethylheterocyclen der Formel (I) nach den Anspruchen 1 und 5 2ur 
Bekampfung von Schadlingen, 

8. Verfahren zur Bekampfung von Schadlingen. dadurch gekennzeichnet. dai3 man Aminomethylhetero- 
cyclen der Formel (I) nach den Anspruchen 1 und 5 auf Schadlinge und/oder ihren Lebensraum einwirken 
laflt. 

9. Verfahren zur Herstellung von Schadlingsbekampfungsmitteln. dadurch gekennzeichnet. dafl man 
Aminomethylheterocyclen der Formel (I) nach den Anspruchen 1 und 5 mit Streckmittein und/oder 
oberflachenaktiven Mittein vermischt. 



45 



SO 



55 



52 




Patentamt 



euhopAischeh recherchenbehicht 



NumffW d«f Anme*dung 



glNSCHLAGIGE DOKUMENTE 



EP 88102676.9 



Kaiagon* 



K.»ini«cnnung dea Ockwnmma mit AngaM. iowmt .rtord«rtlcft. 

<j«r m«flq««iiic««n ^^^^ 



S«<n«tt 
Ansoruen 



KLASSIFIKATION 06H 
AMMELOUNGOnt. CUt 



D,A 



EP - Al ~ 0 097 822 (BAYER) 
♦ Ansprtiche 1,8,9 * 



1,6-9 



DE - 



Al - 1 965 321 (EGYESijLT 
GYOGYSZER) 



♦ Formel I * 



CHEMICAL ABSTRACTS, Band 90, Nr. 
9, 26. Februar 1979, Columbus, 
Ohio', USA 

WOLINSKI, JERZY; CZERWINSKA, ANNA; 
"Search for anticholinergic 
compounds. VII. Synthesis of 2- 
■aminomethyl-, 4-aminomethyl- , and 
2 , 4-bis( aminomethyl ) -1.3-dioxolanes. 
Seite 508, Spalte 1, Zusammen- 
fassung Nr. 72 094q 

& Acta Pol. Pharm. 1978, 35 (3), 
265-72 



CHEMICAL ABSTRACTS, Band 88, Nr. 
1, 2. Janner 1978, Columbus, 
Ohio, USA 

KUTSUMA, TERUO; SUGAI , SABURO ; 
IKAWA, HIROSHI; HASEGAWA, 
YOSHIHIRO; " l-( 1 , 3-Dioxoan-4-y 1- 
methyDpiperdinol derivatives" 
Seite 586, Spalte 1, Zusammen- 
fassung Nr. 6 859a 

& Japan. Kokai 77-33 763 



0«r vor«i««*Ad« B«en«fCft«no«oeM wunl« (Or alt* P»fntM>v>niet>» •nxtlt 



C 


07 


D 


405/06 


c 


07 


D 


413/06 


c 


07 


D 


411/06 


c 


07 


D 


317/72 


c 


07 


D 


327/04 


c 


07 


D 


417/12 


c 


07 


D 


411/14 


A 


01 


N 


43/28 


A 


01 


N 


43/30 



RECHgRCHIEBTE 
SACHGEBIETE (Int. Q.*) 



C 07 D 405/00 
C 07 D 413/00 
C 07 D 411/00 
C 07 D 417/00 
C 07 D 317/00 
C 07 D 327/00 



WIEN 



A0»cftiu6d«tum d«f fl^ctwcfi* 

05-0^-1988 



HAMMER 



KATEG0RI6 OER GENANNTEN OOKUMENTEN 
V n besonderer Bedeutung adein betracntat 



Y * V n beaonderar Bedeutung in V«rt5indungmi>«in«r 

anderen V rbttentlichung ders«lben Kategone 
A : I cftnologischar Hintergrund 
O : ntchtachnftlich Otfenbarung 

r ': der EfSnd lieqende Theorien Oder GfundsAtt 



0 : 
L : 



aiterea Patantd kument. daa jedoch oral am Oder 
nacfrdem Anmeidedatumveroffentlicht worden ist 
in dar Anmaldung angefuhrtea Ookument • 
aua andam Grunden angatuhrtaa OoKum nt 



4: Mitglied dar qleichan Patentfamili , Qberein- 
stimmandaa Ookument 



Europtischc 
Patentamt 



europAischer recherchenbericht 



-2- 



EINSCHLAGIGE OOKUMENTE 


EP 88102676.9 


Kat«gorT4 


Ksnnzetcfinung d«s Ookum«ms mit AngtM. sowwt •fioraarMcn. 
* d«r ma6g»oiicfi«n T«ii« 


Smtntn 
Ansonjcft 


KUASSIFIKADON OEfl 
ANMELOUNG (Int. CI. <) 


A 

A 
A 


CHEMICAL ABSTRACTS, Band 87, Nr , 
21, 21. November 1977, Columbus, 
Ohio, USA 

KUTSUMA, TERUO; SUGAI, SABURO ; 
IKAWA, HIROSHI; HASEGAWA , 
YOSHIHIRO ; *' l-( 1 , 3-Dioxolan-4-yl- 
methyl )piperldinol derivatives . »• 
Seite 575, Spalte 2, Zusammen- 
fassung Nr. 168 008d 

& Japan-Kokai 77-78 875 

CHEMICAL ABSTRACTS, Band 70, Nr. 
13, 31. Marz 1969, Columbus, 
Ohio, USA 

HARD IE, WALDO R. ; AARON, JOSEPH 
E., JR.; "Synthesis of 1,3- 
-dioxolan-4 yl-akyl guanidines." 
Seite 371, Spalte 1, Zusammen- 
fassung Nr. 57 BOSu 

& S.African 67 06 328 

CHEMICAL ABSTRACTS, Band 91, Nr. 
5, 30. Juli 1979, Columbus, 
Ohio, USA 

FAFF, JERZY; WOLINSKI, JERZY ; 
BANDOLET, JERZY; WIDY-TYSZKIEWICZ , 
EWA; SZRENIAWSKI, ZBIGNIEW; 
"Preliminary screening of anti- 
cholinergic effect of new 1,3- 
-dioxolane and l,3y-dioxane 
derivatives. " 

Seite 18, Spalte 1, Zusammen- 
fassung Nr. 32 647m 
& Pol .J .Pharmacol .Pharm . 1978, 30 
(4), 493-6 


1 

1 
1 




RECHERCHIERTE 
SAOlGEBIETEdni. a» 




0«r vorii«g«fid» P«cft*rct)«nb«ncm wurd* fGr af »« Pittntanspructi* mtvilt. 


R«cft«rcn«nort AOscftfuMatum <3«r fl»cft«fcn« Pnif^r 

WIEN 05-04-1988 HAMMER 


KATHGORIH D6R GENANNTEN OOKUMeNTEN g : Uteres Patentdokument das jedoch erat am Oder 
X : von beaonderer Bedeutung al»ein betrachtet nach dem Anmeldedatum v rdftentHchtworden iat 
Y: V n besonderer Bed utung in V rtotndung mi^einef 0: in der Anmeldung angefuhrtes DoKu/nent • 

anderen V rb ftentlichung derselben Kategorie L : aua andcm Grundert angafuhrtes Ookument 
A : technologischer Hintergrund 

O : nictitscftnfttiche Offenbanjng - • — ~ ~ - 

P: Zwischenliteratur 4: Mitglied der gleiction Patentfamilie. uberein- 
T : der Erfindung zugrunde lieg ndeTheorien oderGrundsAtze stimmendes Ookum nt 



BNSDOCID: <EP ae8l842A1 I > 



y 

7 

m 



J^r'"""" EUBOPAISCHES RECHEBCH6MBEB.CHT 

Patentamt ^ 



EINSCHLAGIGE OOKUMENTE 



EP 38102576.9 



Kat«gon« 



K««n2»«cnnung d»s Ookunwnts mit Ang«o«, sammt •ffort«fllcft. 



e«tnfft 
Ansoructi 



KUkSSlFiKATION OEfl 
ANM6L0UNG (Int. 0.4) 



CHEMICAL ABSTRACTS, Band 101, Nr. 
17, 22. Oktober 1984, Columbus, 
Ohio, USA 

HSI, RICHARD S.P,; JOHNSON, TOMMY 
D.; STOLLE,' WAYNE T.; "Carbon-14 
and tritium labeled guanadrel 
sulfate . 

Seite 710, Spalte 2, Zusammen- 
fassung Nr. 151 783n 

& J. Labelled Compd. Radiopharm. 
1984, 21 (3), 237-51 



RECHgnCH(6RTE 
SACHGEBieTE (Int. O.^) 



Of vofit«g«n<la A*cn«reji«nt}«ncm wuiM fGr aJl« P«t«nt«nsQructM •rstsilt 



R»cti«fCfi snore 

WIEN 



05-04-1988 



Prufer 

HAMMER 



KATEGORie DER GeNANNTEN OOKUMENTEN E 

X : V n bes nderer Sadeutung all in betracmet 

^ Y : V n besondervr Ssdeutung in VerOindung mif oiner 0 

S andaren Vardffenttichung d rsalban Kategoria L 

A : tectinologi5Ctier Hintargrund 

O : nichtschnftlicha Offanbarung 

P : Zwischanlitaratur & 

T : def Effindung zugrund <iagandaThaorianodarGfundsit2« 



aiteraa Patantdokumant. daa jadocft erst am Oder 
nacfidemAnm idadatum verdff ntHcmw rdentst 
in dar Annneldung angafOhrtas O kumant • 
aus andam Grundan angatuhrtaa Ookumant 



Mitgllad dar giaicftan Patantfamili . Obaratn* 
stimmanda* Ookuinant 



THIS PACE BLAMRWS"*" 



